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〔緒言〕 

人類社会の拡大そして科学技術の進歩に伴って人為的に産生された化学物質は膨大な量と

種類に達し、時に公害のような大規模な災禍を引き起こす要因となった。近年には内分泌撹乱

化学物質による生殖異常誘発現象に代表される、環境中の微量物質を原因とする生態系への

負の影響が提唱されるなど、これまで認知されていなかったリスクに対しても懸念が広まってい

る。多くの場合それらの汚染実態の調査は非常に困難であるとされ、その最大の理由として、

対象物質が環境中に非常に稀薄な濃度で存在するのみならず、種々の夾雑成分や包摂成分と

共に分布していることが挙げられる。そのため高感度分析を行う際には多段階抽出や濃縮を重

ねる煩雑な前処理が不可避となる。また対象系が巨大であるために分解処理も容易ではない。 

筆者の所属する研究室では以前より環境修復／浄化技術の確立を課題として、内分泌撹乱

化学物質などの難分解性化学物質を対象とする物質分離デバイスの開発を目指して研究を行

ってきた。特に近年は DNA（デオキシリボ核酸）と一群の内分泌撹乱化学物質、発がん性物質

との間に見られる選択的物質吸着作用に注目し、種々の DNA複合材料を開発してきた。 

DNA は遺伝子の本体として生体遺伝機構の根幹を成す物質であり、分子生物学の礎たる物

質である。また、「二重らせん構造」や「核酸塩基対の積層構造」などの特徴的な構造と種々の

特異な物性から、近年、ナノテクノロジー分野のキーマテリアルとしても注目されている物質で

ある。DNA の積層した核酸塩基対が形成する疎水ドメインに環式化合物が捕捉されて安定化

する「インターカレーション」という現象は特に興味深く、他の合成高分子では模倣しがたいDNA

のナノオーダーの規則構造に基づく機能として認知されている。本研究は DNA のこのような機

能を有害物質に対して適用し、大規模な系に含まれる微量汚染物質の分離技術へと展開する

ことを目標としたものである。 

筆者らは物質分離材料を設計する上での指針として、十分量のリガンド（DNA）が安定に担持

され、吸着キャパシティが確保されることを第一義と定めた。故に、従来型の合成化学的手法

のように安定性／設計性に優れるものの絶対的な担持量に制約を受ける方法論は必ずしも最

良ではない。しかしながら材料の安定性の確保、即ち十分な機械的強度の付与と水溶性／生

分解性の抑制は非常に重要な課題であり、これらを満足する方法論の確立が求められていた。

平成１６年度、筆者はゾル-ゲル法を介した無機マトリックスへの DNA 固定技術を確立し、作製

した DNA複合材料について種々の特性評価を行った。 



〔研究概要〕 

本研究では有機無機複合材料の有力な合成手段である「ゾル‐ゲル法」を用いて DNA とシリ

カとを構成要素とする複合材料を作製した。ゾル-ゲル法は、反応性末端を有する金属化合物

の均一溶液から加水分解反応と縮合反応とを経て、無機酸化物のマトリックスを常温生成する

技術である。原理的にはマトリックスの形成過程に任意の物質を共存させることでその包括固

定が可能となる。有機成分と無機成分の複合化を行う利点としては一般に機械的強度や熱安

定性の向上などが挙げられる。また、外部の溶媒や温度、圧力等の要因に影響されにくい無機

高分子を構成要素とすることで、酵素などの生体物質を外的な要因に対して安定化した例があ

る。無機高分子をマトリックスに採用することで、高い送液圧と多様な溶媒環境への耐久性が求

められる HPLC用充填材などへ DNA複合材料の用途を展開できる可能性がある。 

 

≪ＤＮＡ-シリカコンポジットの調製≫ 

出発原料としてテトラエトキシシラン（TEOS）、アミノプロピルトリエトキシシラン(APTES) およ

び高分子量ＤＮＡ（鮭精巣由来、Mw: 5×106）の三成分を採用した。酸触媒存在下 TEOSを部分

加水分解して得た前駆体溶液（= シリカゾル）および DNA 水溶液、APTES／エタノール溶液を

適当な条件で混合しゲル化を誘導、サンプルに一定時間の熟成処理と脱塩処理を施した後、

凍結乾燥を行った。 

 

≪ＤＮＡ-シリカコンポジットの物性評価≫ 

材料組成と「DNA 保持作用」、「物質吸着特性」に関して、主として分光学的方法を用いて評

価を行った。 

 

〔結果／考察〕 

 コンポジットの安定性についてその DNA 保持能力から評価を行った。コンポジット内に分散し

て存在する高分子量DNAは緻密なゲルマトリックスによって物理的に拘束され、外部への脱離

が抑制されていた。さらにマトリックスの成分としてカチオン性シランカップリング剤である

APTES を一定量添加した場合には DNA 溶出をほぼ完全に抑制できることがわかった。これは

静電的吸着作用による効果と考えられる。DNA 保持能力とマトリックス中の APTES 含量には

Figure２に示すように明確な相関が見られた。  

 次いで DNA に由来する物質吸着特性の評価を行うため、臭化エチジウムやジベンゾフラン

（ダイオキシン誘導体）などインターカレータを対象とした単純吸着試験および非インターカレー

タを含む二成分系からの競合吸着試験を行った。 

その結果の一部を Figure３に示す。条件を最適化した系ではインターカレータに対する高い吸

着作用と物質選択性が得られ、この際、興味深いことに物質選択性の発現が APTES の有無に



依存していることが見出された。すなわち DNA を含みかつ APTES を導入した試料において

DNA 結合性物質への優先的な吸着作用が発現せられたのである。このようにコンポジットの性

質に APTES が大きく関わる原因としてマトリックスの親水-疎水バランスへの影響や空孔率の

増加、内部 DNA 鎖の自由度の維持への寄与などが推測されるものの、結論のためにはさらな

る追加試験を要するだろう。 

ＤＮＡに由来する物質吸着特性の継承の可否と材料組成には関連がみられ、最適化された

複合材料ではＤＮＡ結合性物質に対する高い吸着作用が得られた。また多成分系における競

合吸着処理では、各成分のＤＮＡへの親和性の差に基づく分離結果が得られた。この吸着物質

は適当な極性の有機溶媒を用いた抽出操作によって脱着可能であり、ＤＮＡ-シリカ複合材料の

再使用性も確認された。この材料は無機マトリックス中にＤＮＡを均一的に分散して保持するこ

とで、アルコール濃度やイオン強度の極端に高い溶液など、通常はＤＮＡ分子の凝集や沈殿が

発生するような溶媒環境下においても安定に性状を保った。このような性質はカラム充填材とし

ての応用を強く支持するものである。 

本研究はＤＮＡとの相互作用を有する微量汚染物質の高精度分析および回収技術に関わる

有用な材料を提案するものである。特定有害物質を選択的に分離回収するアフィニティー技術

の発展は環境浄化への道程であり、本研究で開発したＤＮＡ複合材料そしてそれを基に構築し

た物質分離デバイスは、その発展に大いに貢献すると考える。またＤＮＡは天然において無尽

蔵に産生される未開発のバイオマスであり、これを高価値資源に転化することの意義は非常に

大きい。この点についても本研究は大いに貢献する。 



 

 

 

 

 

 

 

Figure 1. ゲルマトリックスによるＤＮＡの隔離 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 2. 試料組成とＤＮＡ保持作用の相関 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 3. 選択的吸着作用の検証 
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